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(§j) Aminomethylheterocyclen 

Aminomethylheterocyclen der allgemein en Formel(l), 




\ . I i en 



m:h 2 -n< 



R 1 



^ inwelcher 

m R» R 1 , R 2 und X die in der Beschreibung angegebene Bedeu- 
U> tunghaben, 

UO deren Saureadditionssalze, geometrische und optische 
in Isomere und Isomerengemische und ihre Verwendung als 
CO Schadlingsbekampfungsmittel. 

Die neuen Aminomethylheterocyclen der Forme! (I) konnen 
W nach Analogieverfahren hergestelft werden, so z. B. indem 
|jj man geeignete Heterocyclen mit geeigneten Aminen um~ 
setzt und gegebenenfalls so erhaltliche erfindungsgemafce 
Verbindungen weiter umsetzt mit geeigneten Alkylierungs- 
mitteln und gegebenenfalls anschlie&end eine Saure addiert 
odereine physikalische Trennmethode anschtie&t. 
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Patentanspruche 
1. Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Formel (I), 

R 
I 

CH 3 — C— CH 3 




0) 



in welcher 



X fur Sauerstdff oder Schwefel steht, 

R fQr Wasserstoff, AlkyI, oder fur jeweils gegebenenfalls subsUtuiertes Cyclohexyl oder Phenyl steht und 
R' und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, AlkyI, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxyalkyl Dialkoxy- 
alkyl, Hydroxyalkyl, Hydroxyalkoxyalkyi, Alkoxycarbonylalkyl, Dioxolanylalkyl, Dioxanylalkyl, Oxolanylal- 
kyl oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalkylalkyl Cycloalkyl, Aralkyl, Aralkenyl oder Aryl 

R^d^gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls 
substituierten gesattigten Heterocyclus stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthalten kann, 

deren Saureadditionssalze, deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische. 

2. Aminomethylheterocyclen gemaB Anspruch 1, wobei in der Formel (I) 

X fur Sauerstoff oder Schwefel steht, . 
R fur Wasserstoff, fur geradkettiges oder verzweigtes AlkyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder fdr jeweils 
gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder verschieden durch AlkyI mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
und/oder Halogen substituiertes Phenyl oder Cyclohexyl steht und 

R» und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff; fQr jeweils geradkettiges oder verzweigtes 
AlkyI mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen, Alkinyl mit 3 bis 8 Kohlen- 
stoffatomen, Hydroxyalkyl mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, Alkoxyalkyl oder Dialkoxyalkyl mit jeweils 1 bis 
6 Kohlenstoffatomen oder Hydroxyalkoxyalkyi mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkylteilen, 
fOr Alkoxycarbonylalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen je Alkoxy- bzw. Alkylteil, fur jeweils geradkettiges 
oder verzweigtes Dioxolanylalkyl, Dioxanylalkyl oder OxolanylalkyI mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
im Alkylteil oder fur jeweils gegebenenfalls im Cycloalkylteil einfach bis mehrfach, gleich oder verschieden 
substituiertes Cycloalkyl oder CycloalkylalkyI mit jeweils 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloalkylteil und 
gegebenenfalls 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil stehen, wobei als 
Substituenten jeweils infrage kommen: u 
Halogen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes AlkyI, Alkoxy, Halogenalkyl oder Halogenalkoxy mit 
jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen; 
auBerdem fur jeweils gegebenenfalls einfach bis mehrfach, gleich oder verschieden im Arylteil substituiertes 
Arylalkyl Arylalkenyl oder Aryl mit jeweils 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Arylteil und gegebenenfalls bis 
zu 6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten AlkyI- bzw. Alkenylteil stehen, wobei als 
Arylsubstituenten jeweils infrage kommen: • 

Halogen, Cyano, Nitro, jeweils geradkettiges oder verzweigtes AlkyI, Alkoxy, Alkylthio, Halogenalkyl, 
Halogenalkoxy, Halogenalkylthio, Alkoxycarbonyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffato- 
men in den einzelnen Alkykeilen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen 

R» C und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls 
einfach bis mehrfach, gleich oder verschieden substituierten, gesattigten 5- bis 7gliedngen Heterocyclus 
stehen, der gegebenenfalls ein weiteres Heteroatom, insbesondere Stickstoff, Sauerstoff oder Schwefe 
enthalten kann, wobei als Substituenten infrage kommen: jeweils geradkettiges oder verzweigtes AlkyI 
oder Hydroxyalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 

deren Saureadditionssalze, deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische. 

3. Aminomethylheterocyclen gemSB Anspruch 1. wobei in der Formel (I) 

X fQr Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, Neopentyl, Cyclohexyl oder Phenyl steht und 

R» und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- oder l-Propyl, n-, 1-, s- oder 
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t-Butyl, n- oder i-Pentyl, n- oder i-Hexyl, n- oder i-Heptyl, n- oder i-Octyl, Allyl, n- oder i-Butenyl, n- oder 
i-Pentenyl, Propargyl, n- oder i-Butinyl, Hydroxyethyl, Hydroxypropyl, Methoxyethyi, Ethoxyethyl, Pro- 
poxyethyl, Butoxyethyl, Methoxypropyl, Ethoxypropyl, Propoxypropyl, Butoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl, 
Dimethoxyethyl, Dimethoxypropyl, Diethoxyethyl, Methoxycarbonyimethyl, Methoxycarbonylethyl, Me- 
thoxycarbonylpropyl, Ethoxycarbonylmethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbony!- 
propyl, Propoxycarbonylmethyl, Propoxycarbonylethyl. Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dio- 
xolanylethyi, Dioxanylmethyl, Dioxanylethyl, Oxolanylmethyl, Oxolanylethyl, fur jeweils gegebenenfalls ein- 
bis funffach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i- Propyl, n-, i-, s- 
und/oder t-Butyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclopropylm ethyl, Cyclopropylethyl, Cyclopropylpropyl, Cy- 
clopentyl, Cyclopentylmethyl, Cyclohexyl oder Cyclohexylmethyl, oder fur jeweils gegebenenfalls ein- bis 
dreifach, gleich oder verschieden substituiertes Phenyl, Benzyl oder Phenylethyl stent, wobei als Substituen- 
ten jeweils infrage kommen; Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl n-, i-, s- oder 
t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy. Trifluormethylthio, Methoxycarbo- 
nyl, Ethoxycarbonyl oder Methoximinomethyl oder 

R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls ein- 
bis dreifach, gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 



- N G -O -nQ -O 



oder — N 



stehen, wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl, Ethyl oder Hydroxymethyl, deren Saureaddiuons- 
salze, deren geometrische und optische Isomere und deren Isomerengemische. 
4. Aminomethylheterocyclen gemaB Anspruch 1, wobei in der Formel (I) 

X fur Sauerstoff oder Schwefel stent, 

R fur Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht und 

R 1 und R 2 unabhangig voneinander jeweils fOr Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder 
t-Butyl, n- oder i-Pentyl, n- oder i-Hexyl, Allyl, n- oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, Propargyl, n- oder 
i-Butinyl, Hydroxyethyl, Hydroxypropyl, Methoxyethyl, Methoxypropyl, Ethoxyethyl, Ethoxypropyl, Hy- 
droxyethoxyethyl, Dimethoxyethyl, Diethoxyethyl, Methoxycarbonyimethyl, Methoxycarbonylethyl, Me- 
thoxycarbonylpropyl, Ethoxycarbonylmethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonyl- 
propyl, Propoxycarbonylmethyl, Propoxycarbonylethyl, Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dio- 
xolanylethyl, Dioxanylmethyl, Dioxanylethyl, Oxolanylmethyl, Oxolanylethyl, Cyclopropylmethyl, Dichlor- 
cyclopropylmethyl, Dimethylcyclopropylmethyl, Dichlordimethylcyclopropylmethyl, Cyclopentyl, Cyclo- 
hexyl oder Cyclohexylmethyl steht oder 

R ! und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls ein- 
bis dreifach, gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 



-o -0 --a 



oder — N 



stehen, 

wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl, Ethyl, Hydroxymethyl, deren Saureadditionssalze, deren 

geometrische und optische Isomere und deren Isomerengemische. 

5. Verfahren zur Herstellung von Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Formel (I), 



CH 3 — C — CH 3 

(D 




in welcher 



X fQr Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R fQr Wasserstoff, Alkyl oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Cyclohexyl oder Phenyl steht und 
R 1 und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, AlkoxyaJkyI, Dialkoxy- 
alkyl, Hydroxyalkyl, Hydroxyalkoxyaikyl, Alkoxycarbonylalkyl, Dioxolanylalkyl, DioxanylalkyI, Oxblanylal- 
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kyi oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalkyialkyl, Cycloalkyj, Aralkyl, Aralkenyl oder Aryl 
stehenoder 

R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls 
substituierten gesattigten Heterocyclus stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthalten kann, 

sowie deren Saureadditionssalze, deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische, da- 
durch gekennzeichnet, daB man . 

(a) substituierte Heterocyclen der Formel (II), 

R 
I 

CH 3 — C— CH 3 

(TO 




CH 2 — E 1 
in welcher 

R und X die oben angegebene Bedeutung haben und 
E 1 fur eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 

mit Aminen der Formel (III), 
R 1 

H-N< (TO 
in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebene Bedeutung haben, 

und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eihes 
Saurebindemittels umsetzt, oder 

(b) die nach Verf ahren (a) erhaldichen Aminomethylheterocyclen der Formel (la), 



da) 




X O 



CH 2 — NH— R 1 
in welcher 

R, R 1 und X die oben angegebene Bedeutung haben, mit Alkyiierungsmitteln der Formel (IV), 
R 2 - ! -E 2 (IV) 

in welcher " —_ " 

R2-* fur Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxyalkyl, Dialkoxyalkyl, Hydroxyalkyl, Hydroxyalkoxyalkyl, Alk- 
oxycarbonylalkyl Dioxplanylalkyl, DioxanylalkyI, Oxolanylalkyl oder fur jeweils gegebenenfalls substi- 
tuiertes Cycloalkyialkyl, Cycloalkyl, Aralkyl oder Aralkenyl steht und 
E 2 fGr eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 
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gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Sau- 
rebmdemittels umsetzt und gegebenenfalls anschlieBend eine Saure addiert oder eine physikalische 
Trennmethode anschlieBt y 3 

6. Schadlingsbekampfungsmittel, gekennzeichnet durch einen Gehalt an mindestens einem Aminomethylhe- 
terocydus der Formel (I) nach den AnsprOchen 1 und 5. ' 

7. Verwendung von Aminomethylheterocyden der Formel (I) nach den AnsprOchen 1 und 5 zur Bekamp- 
rung von ScnadJingen. 

a Verfahren zur Bekampf ung von Schadlingen, dadurch gekennzeichnet, daB man Aminomethylheterocy- 
den der Formel (ly nach den AnsprOchen 1 und 5 auf Schadlinge und/oder ihren Lebensraum einwirken IflBt 
Ve ™hren zur Herstellung von Schadlingsbekampfungsmitteln, dadurch gekennzeichnet, daB man Ami- 
nome^ymeterocyclen der Formel (I) nach den AnsprOchen 1 und 5 mit Streckmitteln und/oder oberfla- 
chenakuven Mitteln vermischt 

Beschreibung 

Die Erfindung ^betrifft neue Aminomethylheterocyden, mehrere Verfahren zu ihrer Herstellung sowie ihre 
Verwendung als Schadlingsbekampfungsmittel 

Es ist berate bekannt, daB bestimmte Aminomethyldioxolane, wie beispielsweise das 3-Isobutyl-2-methyi~ 
ll^S^SSS^Sm^ ^ ^"W^^^ ^ngizide Eigen- 

Die Wirksamkeit dieser vorbekannten Verbindungen ist jedoch insbesondere bei niedrigen Aufwandmeneen 
und Konzentrationen nicht in alien Anwendungsbereichen vflllig zufriedenstellend. 

Es wurden neue Aminomethylheterocyden der allgemeinen Formel (I), 



CH 3 — C— CH : 




(D 




10 



15 



20 



25 



30 



35 



40 



45 



50 



in welcher 

X fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R fur Wasserstoff, Alkyl, oder f Or jeweils gegebenenfalls substituiertes Cyciohexyl oder Phenyl steht und 
R und R unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxyalkyl, Dialkoxyalkyl, 
Hydroxyalkyl, Hych-oxyalkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Dioxolanylalkyl, Dioxanylalkyi, Oxolanylalkyl oder fur 
jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalkylalkyl, Cycloalkyl, AralkyI, Aralkenyl oder Aryl stehen oder 
R und R z gememsam nut dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fflr einen gegebenenfalls substitu- 
lerten gesattigten Heterocyclus stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthaiten kann, 

sowie deren pflanzenvertragliche Saureadditionssalze gefunden. 

Die Verbindungen der Formel (I) kdnnen als geometrische und/oder optische Isomere oder Isomerengemi- 
sche untewchiedlicher Zusammensetzung vorliegen. Sowohl die reinen Isomeren als auch die Isomereneemische 
werden erfindungsgemaB beansprucht 

Weiterhin wurde gefunden, daB man die neuen Aminomethylheterocyden der allgemeinen Forme! (IX 

R 55 



CH 3 — C— CHj 



60 

0) 

65 
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10 



15 



20 



30 



. in welcher 



X fur Sauerstoff oder Schwef el stent, 

R fur Wasserstoff, Alkyi, oder fur jeweils gegebenenfalls substitutes Cyclohexyl oder Phenyl steht und 

R> und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Alkyi, Alkenyl, Alkinyl, ADcoxyalkyl, Dialkoxyaltyl 

Hydroxyalkyl, Hydroxyalkoxy alkyi, Alkoxycarbonylalkyl, DioxolanylalkyI, Dioxanylalkyl. Oxolanylalky] oder Fur 

jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalkylaikyl, Cycloalkyl, Aralkyl, Aralkenyl oder Aryl stehen oder 

R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur emen gegebenenfalls substitu- 

ierten gesattigten Heterocyclus stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthalten kann, 

sowiederen pflanzenvertraglicheSaureadditionssalze erhalt, wenn man 

(a) substituierte Heterocyclen der Formel (II), 

R 

I 

CH 3 — C— CH 3 

(ii) 



40 



45 



50 



55 



65 




CH 2 — E 1 

in welcher 

R und X die oben angegebene Bedeutung haben und 
E 1 fur eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 



mit Aminen der Formel (III), 

H-N< R ' m 



in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebene Bedeutung haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfaUs in Gegenwart eines Saurebin- 

demittels umsetzt, oder wenn man ■ 

(b) die nach Verfahren (a) erhaldichen Aminomethylheterocyclen der Formel (la), 

R 

I 

CH 3 — C — CH 3 

da) 



X O 

'-\ 

CH 2 — NH— R 1 

60 in welcher 

R, R 1 und X die oben angegebene Bedeutung haben, mit Alkylierungsmitteln der Formel (IV), 

R2-I-E 2 W 

in welcher 

R2-' fur Alkyi, Alkenyl, Alkinyl, Alkoxyalkyl, Dialkoxyalkyl, Hydroxyalkyl Hydroxyalkoxyalkyl, Alkoxy- 

6 
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carbonylalkyl, Dioxolanylalkyl, Dioxanylalkyl, Oxolanylalkyl oder fQr jeweils gegebenenfalls substituiertes 
Cycloalkylalkyl, Cycloalkyl, Aralkyi oder Aralkenyl steht und 
E 2 fQr eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 

■i 

gegebenenfalls in.Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebin- 
demittels umsetzt und gegebenenfalls anschlieBend eine Saure addiert oder eine physikalische Trennmetho- 
de anschlieBt 

SchlieBlich wurde gefunden, daB die neuen Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Formel (I) eine Wir- 
kung gegen Schadlinge, insgesondere gegen pilzliche Schadlinge besitzen. 

Oberraschenderweise zeigen die erfindungsgemaBen Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Formel (I) 
eine bessere fungizide Wirksamkeit als die aus dem Stand der Technik bekannten Aminomethyldioxolane, wie 
beispielsweise das 2-Isobutyl-2-methyl-4-(l-piperidinyImethyI)-13-dioxo!an oder das 2-Methyl-2-nonyl-4-di- 
n-butyl-aminomethyi- 1 3-dioxolan, welches chemisch und wirkungsmaBig naheliegende Verbindungen sind 

Die erfindungsgemaBen Aminomethylheterocyclen sind durch die Formel (I) allgemein definiert Bevorzugt 
sind Verbindungen der Formel (I), bei welchen 

X fur SauerstoffoderSchwefel steht, 

R fur Wasserstoff, fQr geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder fur jeweils 
gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder verschieden durch Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und/oder 
Halogen substituiertes Phenyl oder Cyclohexyl steht und 

R 1 und R 2 unabhangig voneinander jeweils fQr Wasserstoff; fur jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl 
mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen. Alkinyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen, 
HydroxyalkyI mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, Alkoxyalkyl oder Dialkoxyalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffato- 
men oder Hydroxyalkoxyalkyi mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkylteilen, fur Alkoxycarbonylal- 
kyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen je Alkoxy- bzw. Alkylteil, fur jeweils geradkettiges oder verzweigtes Dioxol- 
anylalkyl, Dioxanylalkyl oder Oxolanylalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil oder fur jeweils 
gegebenenfalls im Cycloalkylteil einfach bis mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Cycloalkyl oder 
Cycloalkylalkyl mit jeweils 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloalkylteil und gegebenenfalls 1 bis 4 Kohlenstoff- 
atomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil stehen, wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: 
Halogen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Halogenalkyl oder Halogenalkoxy mit jeweils 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen; auBerdem fur 
jeweils gegebenenfalls einfach bis mehrfach, gleich oder verschieden im Arylteil substituiertes Arylalkyl, Arylal- 
kenyl oder Aryl mit jeweils 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Arylteil und gegebenenfalls bis zu 6 Kohlenstoffato- 
men im geradkettigen oder verzweigten Alkyl- bzw. Alkenylteil stehen, wobei als Arylsubstituenten jeweils 
infrage kommen: 

Halogen, Cyano, Nitro, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Halogenalkyl, Halogen- 
alkoxy, Halogenalkylthio, Alkoxycarbonyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen in den 
einzelnen Alkylteilen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen oder 
R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls einfach 
bis mehrfach, gleich oder verschieden substituierten, gesattigten 5- bis 7-gliedrigen Heterocyclus stehen, der 
gegebenenfalls ein weiteres Heteroatom, insbesondere Stickstoff, Sauerstoff oder Schwefel enthalten kann, 
wobei als Substituenten infrage kommen: jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl oder HydroxyalkyI mit 
jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen. 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (1), bei welchen 

X fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, Neopentyl, Cyclohexyl oder Phenyl steht und 

R 1 und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, 
n- oder i-Pentyl, n- oder i-Hexyl, n- oder i-Heptyl, n- oder i-Octyl, Ally!, n- oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, 
Propargyl, n- oder i-Butinyl, Hydroxyethyl, Hydroxypropyl, Methoxyethyl Ethoxyethyl, Propoxyethyi, Butoxyet- 
hyl Methoxypropyl, Ethoxypropyl, Propoxypropyl, Butoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl, Dimethoxyethyl, Dime- 
thoxypropyl, Diethoxyethyl, Methoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, Methoxycarbonylpropyl, Ethox- 
ycarbonylmethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylpropyi, Propoxycarbonylmethyl, 
Propoxycarbonylethyl, Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dioxolanylethyl, Dioxanylmethyl, Dioxany- 
lethyl, Oxolanylmethyl, Oxolanylethyl, fur jeweils gegebenenfalls ein- bis funffach. gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyi, n-, i-, s- und/oder t-Butyl substituiertes Cyclopropyl, Cycb- 
propylmethyl, Qyclopropylethyl, Cyclopropylpropyl, Cyclopentyl, Cyclopentylmethyl, Cyclohexyl oder Cycloh- 
exylmethyl oder fur jeweils gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder verschieden substituiertes Phenyl, 
Benzyl oder Phenylethyl steht, wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: Fluor, Chlor, Brom, Cyano, 
Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, 
Trifluormethoxy, Trifluormethylthio, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl oder Methoximinomethyl oder 
R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fQr einen gegebenenfalls ein- bis 
dreifach, gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 
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5 



10 



15 



20 



35 



— N O Oder — N 



-<] o -0 n 

stehen, wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl, Ethyl oder HydroxymethyL 
Ganz besohders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (I), bei welchen 

X fflrSauerstoff oder Schwef el stent, 

R fur Wasserstof f, Methyl oder Ethyl steht und 

R 1 und R 2 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstof Methyl Ethyl, n- oder i-Propyl n-, i-, s- oder t-Buty , 
n- oder i-Pentyl, n- oder i-Hexyl, Ally!, n- oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, Propargyt n- oder i-Butiny, 
Hydroxyethyl, Hydroxypropyl, Methoxyethyl Methoxypropyl, Ethoxyethyl, Ethoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl, 
Dimethoxyethyl Diethoxyethyl, Methoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl Methoxycarbonylpropyl Et- 
hoxycarbonylmethyl, Ethoxycarbonylethyt Ethoxycarbonylethyt Ethoxycarbonylpropyl, Propoxycar^nylme- 
thyl, Propoxycarbonylethyl, Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dioxolanylethyl, Dioxanylmetfc^, Oxol- 
anylmethytOxolanylethyl, Cyclopropylmethyl, Dichlorcyclopropylmethyi, Dimethylcyclopropylmethyl,Dichlor- 
dimethyIcyclopropylmethyl,CyclopentyI,Cyclohexyl oderCyclohexylmethyl steht oder 
R 1 und R 2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls ein- bis 
dreifach, gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 
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25 stehen, wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl, Ethyl, HydroxymethyL 

Halogen bedeutet auch in den Zusammensetzungen Fluor, Chlor, Brom und Iod, insbesondere Fluor, Cnlor 
oder Brom, wenn nicht anders definiert . , 

Bevorzugte erfindungsgemaBe Verbindungen sind auch Additionsprodukte aus Sauren und denjemgen Ami- 
nomethylheterocyclen der Formel (I), in denen die Substituenten X, R, R 1 und R 2 die Bedeutungen naben, die 
30 bereits far diese Substituenten genanntwurden. 

Zu den Sauren die addiert werden konnen, gehdren vorzugsweise Halogenwasserstoffsauren, wie z,B. Uuor- 
wasserstoffs§ure und Bromwasserstoffsaure, insbesondere Chlonvasserstoff, ferner Phosphorsaure, Salpeter- 
saure, mono-, bi- und trif unktioneUe Carbonsauren und Hydroxycarbonsauren, wie z. B. Essigsaure, Malemsaure, 
Bernsteinsaure, Fumarsaure, Weinsaure, Zitronensaure, SaHcylsaure, Sorbinsaure und Milchsaure, und Sulfon- 
sauren,wiep-Toluolsulfonsaureund W-Naphthalindisulfonsaure und ferner Sacchann. . 

Im einzelnen seien auBer den bei den Herstellungsbeispielen genannten Verbindungen die folgenden Amino- 
methylheterocyclen der allgemeinen Formel (I) genannt: 
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Verwendet man beispielsweise 8-t-ButyI-2-chIonnethyl-l,4-dioxaspiro[4^Jiecan und Piperidin als Ausgangs- 15 
stoffe, so IaBt sich der Reaktionsablauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) durch das folgende Formelschema 
darstellen: 




h - n O 



-HC1 



(Base) 
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30 



, Verwendet man beispielsweise 8-t-Butyl-2-methylaminomethyl-l > 4-dioxaspiro[4 t 5]decan und Allylbromid als 
Ausgangsstoffe, so IaBt sich der Reaktionsablauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) durch das folgende 35 
Formelschema darstellen: 



40 



45 



CH 2 — CH=CH 



2 50 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe bendtigten substituierten 
Heterocyclen sind durch die Formel (II) allgemein definiert. In dieser Formel (II) stehen R und X vorzugsweise 
fGr diejenigen Reste, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibimg der erfindungsgemaBen Stoffe der 55 
Formel (I) fur diese Substituenten genannt wurden. 

E 1 steht vorzugsweise fOr Halogen, insbesondere fur Iod, Chlor oder Brom oder fur gegebenenfalls durch 
Halogen, wie Fluor, Chlor, Brom oder Iod, substituiertes Alkylsulfonyloxy oder fur gegebenenfalls a a. durch 
AJkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Arylsulfonyloxy, wie beispielsweise Methansulfonyloxy, 
Trifluormethansulfonyloxyoderp-Toluolsulfonyloxy, 60 

Die substituierten Heterocyclen der Formel (II) sind bekannt (vgL z. B. J. org. Chem. 38, 834-835 [1973]) oder 
lassen sich in Analogie zu bekannten Verf ahren herstellen (vgl z. B. Tetrahedron Lett 23, 47 — 50, [1 982]; Liebigs 
Ann. Chem. 1984, 1298-1301; Z. Naturforsch. B, Anorg.Chenu Org. Chem. 4013, 393-397 [1985] oder 
J. org. Chem. 51, 1894—1897 [1986] sowie die Herstellungsbeispiele), beispielsweise wenn man allgemein be- 
kannte cyclische Ketone der Formel (V), 65 



13 



OS 37 35 555 _ 

CH 3 

CHj 
in welcher 

R die oben angegebene Bedeutung hat, 

mit allgemein bekannten Alkoholen der Forme! (VI), 

HX— CH 2 — CH — CH 2 — E 3 (W 
I 

OH - 



in welcher 



X die oben angegebene Bedeutunghat und 
E 3 fur Halogen oder Hydroxy steht, 



gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, wie beispielsweise Toluol, und gegebenenfalls in Ge- 
genwart eines sauren Katalysators, wie beispielsweise p-ToIuolsulfonsaure, bei Temperaturen zwischen 40 C 
und 150°C cyclisiert und gegebenenfalls in den Fallen, wo E 3 in Formel (VI) fur eine Hydroxygfuppe steht, in 
einer 2. Stufe die so erhaltlichen Hydroxymethylheterocyclen der Formel (VII), 



R 

I 

CH 3 — C— CH 3 



X O 



(VD) 



CH 2 — OH 

in welcher 

X und R die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit gegebenenfalls substituierten Alkyl- oder Arylsulfonylhalogeniden der Formel (VIII), 

Z _S02-Hal 

in welcher 

Hal fur Halogen, insbesondere fur Chlor steht und «._..-. u 

Z fur gegebenenfalls durch Halogen, wie Fluor, Chlor, Brom oder Iod substituiertes Alkyl oder fur gegebenen- 
falls durch Alkyl mil 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Aryl, wie insbesondere Methyl, Tnfluormethyl 
oder 4-Methylphenyl steht, gegebenenfalls in Gegenwart eines VerdQnnungsmittels, wie beispielsweise Diethy- 
lester, und gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels, wie beispielsweise Pyridin oder Tnethylamin, 
bet Temperaturen zwischen -20°C und +100°Cumsetzt 

Die dabei erhaltHehen geometrischen Isomeren lassen sich entweder als Gemische lm erfinduiigsgemalJen 
Verfahren (a) weiter umsetzen oder mit ublichen Trennmethoden (Chromatographie, Kristallisation) auftrennen. 

Die zur DurchfQhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) weiterhin als Ausgangsstoff benotigten Amine 
sind durch die Formel (III) allgemein definiert In dieser Formel (III) stehen R 1 und R 2 vorzugsweise fur 
diejenigen Reste,die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Stoffe der Formel 
(I) fur diese Substituenten genannt wurdea 

Die Amine der Formel (III) sind allgemeih bekannte Verbindungen der organischen Chemie. 

Die zur DurchfQhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) als Ausgangsstoffe benotigten Aminomethylhe- 
terocyclen sind durch die Formel (la) allgemein definiert In dieser Formel (la) stehen X R und R 1 vorzug^veise 
fur diejenigen Reste, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Stoffe der 
Formel (I) fflr diese Substituenten genannt wurden* 

Die AminomeAyuiejerocyclen der Formel (la) sind erfindungsgemaBe Verbind ungen und erhalthch nu t Hilte 
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des erfindungsgemaBen Verf ahrens (a). " 

Die zur DurchfQhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) weiterhin als Ausgangsstoffe benotigten Aiky- 
lierungsmittel sind durch die Formel (IV) allgemein definiert In dieser Formel (IV) steht R 2 - 1 vorzugsweise fur 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes AJkyI mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen. Alkenyl mit 3 bis 8 Kohlenstoff- 
atomen, Alkinyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen, Hydroxyalkyl mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, AlkoxyalkyI oder 
DialkoxyalkyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder Hydroxyalkoxyalkyl mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen in den 
einzelnen Alkylteilen, fQr AlkoxycarbonylalkyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen je Alkoxy- bzw. Aikylteil, fQr 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Dioxolanylalkyl, Dioxanylalkyl oder Oxolanylalkyi mit jeweils I bis 4 
Kohlenstoffatomen im Aikylteil, fiir jeweils gegebenenfalls im Cycloalkylteil einfach bis mehrfach. gleich oder 
verschieden substituiertes Cycloalkyl oder Cycloalkylalky! mit jeweils 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloalkyl- 
teil und gegebenenfalls 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil, wobei als 
Substituenten jeweils infrage kommen: Halogen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes AJkyI, Alkoxy, Halo- 
genalkyl oder Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder 
verschiedenen Halogenatomen; auBerdem fQr jeweils gegebenenfalls einfach bis mehrfach, gleich oder verschie- 
den im Arylteil substituiertes Arylalkyl oder Arylalkenyl mit jeweils 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Arylteil und 
bis zu 6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkyl- bzw. Alkenylteil, wobei als Arylsubstitu- 
enten jeweils infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitro, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, 
Alkylthio, Halogenalkyl, Halogenalkoxy, Halogenalkylthio, Alkoxycarbonyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkylteilen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen 
Halogenatomen. 

R 2 - 1 steht besonders bevorzugt fur Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, n- oder i-Pentyl n- 
oder i-Hexyl, n- oder i-Heptyl, n- oder i-Octyl Allyl, n-.oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, Propargyl, n- oder 
i-Butinyl, Hydroxyethyi, Hydroxypropyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Propoxyethyl, Butoxyethyl, Methoxypro- 
pyl, Ethoxypropyl, Propoxypropyl, Butoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl, Dimethoxyethyl, Dimethoxypropyl, 
Diethoxyethyl, Methoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, Methoxycarbonylpropyl, Ethoxycarbonylme- 
thyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylpropyl, Propoxycarbonylmethyl, Propoxycar- 
bonylethyl, Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dioxolanylethyl, Dioxanylmethyl, Dioxanylethyl, Oxol- 
anylmethyl, Oxolanylethyl, fur gegebenenfalls jeweils ein- bis fQnffach, gleich oder verschieden durch Fluor, 
Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i- Propyl, n-, i-, s- und/oder t-Butyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclopropyl- 
methyl, Cyclopropylethyl, Cyclopropylpropyl, Cyclopentyl, Cyclopentylmethyl, Cyclohexyl oder Cyclohexylme- 
thyl oder fur jeweils gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder verschieden substituiertes Benzyl oder Pheny- 
lethyl, wobei als Substituenten jeweils infrage kommen : 

Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-. s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, Trifluormethylthio, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl oder Me- 
thoximinomethyl 

R 2 " 1 steht ganz besonders bevorzugt fflr Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, n- oder i-Pentyl, 
n- oder i-Hexyl, Allyl, n- oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, PropargyL n- oder i-Butinyl, Hydroxyethyi, Hydrox- 
ypropyl, Methoxyethyl, Methoxypropyl, Ethoxyethyl, Ethoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl, Dimethoxyethyl, 
Diethoxyethyl, Methoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, Methoxycarbonylpropyl, Ethoxycarbonylme- 
thyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylpropyl, Propoxycarbonylmethyl, Propoxycar- 
bonylethyl, Propoxycarbonylpropyl, Dioxolanylmethyl, Dioxolanylethyl, Dioxanylmethyl, Cyclopropylmethyl, 
Oxolanylmethyl, Oxolanylethyl, Dichlorcyclopropylmethyl, Dimethylcyclopropylmethyl, Dichlordimethylcyclo- 
propylmethyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cyclohexylmethyl, 

E 2 steht vorzugsweise fQr Halogen, insbesondere fQr Chlor, Brom oder Iod oder fQr jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen, wie Fluor, Chlor, Brom oder Iod substituiertes Alkylsulfonyloxy, Alkoxysulfonyloxy mit jeweils 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen oder fQr gegebenenfalls durch z. B. Alkyl mit t bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes 
Arylsulfonyloxy, wie beispielsweise Methansulfonyloxy, Methoxysulfonyloxy oder p-ToluoIsulfonyloxy. 

Die Alkylierungsmittel der Formel (IV) sind ebenfalls allgemein bekannte Verbindungen der organischen 
Chemie oder erhaitlich in Analogie zu allgemein bekannten Verfahren. 

Als VerdOnnungsmittel zur DurchfQhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) kommen inerte 
organische L6sungsmittel oder waBrige Systeme infrage. Hierzu gehoren insbesondere aliphatische oder aroma- 
tische, gegebenenfalls halogenierte Kohlenwasserstoffe,wie beispielsweise Benzin, Benzol, Toluol. Xylol, Chlor- 
benzol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlorkohlenstoff, Ether, wie Diethy- 
lether, Dioxan, Tetrahydrofuran oder Ethylenglykoldimethy! oder -diethylether; Ketone, wie Aceton oder Buta- 
non; Nitrile, wie Acetonitril oder Propionitril; Amide, wie Dimethylformamid, Dimethylacetamid, N-Methyl- 
formanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester, wie Essigsaureethy tester; Sulf- 
oxide, wie Dimethylsulfoxid oder Alkohole, wie Methanol, Ethanol oder Propano!. 

Die erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) konnen gegebenenfalls auch in einem Zweiphasensystem, wie 
beispielsweise Wasser/Toluol oder Wasser/Dichlormethan, gegebenenfalls in Gegenwart eines Phasentransfer- 
katalysators, durchgefuhrt werdea Als Beispiele fQr solche Katalysatoren seien genannt: Tetrabutylammoniu- 
miodid,Tetrabutylammoniumbromid,TributyI-methyIphosphoniumbromid,Trime%l-Ci3/Ci5-aIkyl^ 
chlorid, Dibenzyldimethyl-ammoniummethylsulfat, Dimethyl-Ci2/Ci4raIkyl-benzyIammoniumchIorid, Tetrabu- 
tylammoniumhydroxid, 15-Krone-5, 18-Krone-6, Triethylbenzylammoniumchlorid oder Trimethylbenzylammo- 
niumchlorid. Es ist auch moglich die erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) ohne Zusatz eines Losungsmittels 
durchzufuhren. 

Als Saurebindemittel zur DurchfQhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) kommen alle Qblicher- 
weise verwendbaren anorganischen und organischen Basen infrage. Vorzugsweise verwendet man Alkalimetall- 
hydroxide, -alkoholate, -carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydroxid, Natriumme- 
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thylat, Natriumethylat, Natriumcarbonat oder Natriumhydrogencarbonat oder auch tertiare Amine, wie bei- 
spielsweise Triethylamin, N,N-Dimethylanilin, Pyridin, ^(HN-DimethylammoVpyridin, Diazabicyclooctan 
(DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 

Es ist auch mdglich, die als Reaktionsteilnehmer yerwendeten Amine der Formel (III) bzw. (Ia) in entsprechen- 
dem OberschuB gleichzeitig als Saurebindemittel einzusetzen. 

Die Reaktionstemperaturen k6nnen bei der Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) m 
einem groBeren Bereich variiert werden. Im ailgemeinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen +20°C und 
+200°C J vorzugsweisebeiTemperaturenzwischen80°Cund +180°C m 

Die erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) werden im aUgemeinen bei Normaldruck durchgefuhrt Es ist 
jedoch auch moglich unter erhShtem Druck im Bereich zwischen 1 und 10 atm zu arbeiten. Die Arbeitsweise 
unter erhohtem Druck empfiehlt sich insbesondere; wenn ein oder mehrere Reaktionsteilnehmer bei Normal- 
druck und der erforderlichen Reaktionstemperatur gasfdrmig vorliegen* 

Zur Durchsetzung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) setzt man pro Mol an substituiertem Heterocyclus 
der Forme! (II) im ailgemeinen 1,0 bis 10,0 Mol vorzugsweise 1,0 bis 5,0 Mol an Amin der Formel (III) und 
gegebenenfalls 1,0 bis 10,0 Mol, vorzugsweise 1,0 bis 5,0 Mol an Saurebindemittel, und gegebenenfalls 0,1 bis 
l,OMolanPhasentransferkatalysatorein. . 

' Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) setzt man pro Mol an Armnoethylheterocyclus der 
Formel (la) im ailgemeinen 1,0 bis 5,0 Mol, vorzugsweise 1,0 bis 2,0 Mol an Alkylierungsmittel der Formel (IV) 
und 1,0 bis 5,0 Mol, vorzugsweise 1.0 bis 2,0 Mol an Saurebindemittel, und gegebenenfalls 0,1 bis 1,0 Mol an 
Phasentransferkatalysator ein. ■ . 

Die ReaktionsdurchfQhrung, Aufarbeitung und Isolierung der Reaktionsprodukte der Formel (I) erfolgt m 
beiden Fallen nach ublichen Methoden. . 

Zur Herstellung von Saureadditionssalzen der Verbindungen der Formel (I) kommen vorzugsweise folgende 
Sauren infrage: Halogenwasserstoffsauren, wie z. B. Chlorwasserstoffsaure und Bromwassei'stoffsaure, insbe- 
sondere Chlorwasserstoffsaure, ferner Phosphorsaure, Salpetersaure, Schwefelsaure, mono-, bi- und tn-funktio- 
nelle Carbonsauren und Hydroxycarbonsauren, wie z. B. Essigsaure, Maleinsaure, Bernsteinsaure, Fumarsaure, 
Weinsaure, Zitronensaure, Saiicylsaure, Sorbinsaure, Milchsaure, und Sulfonsauren, wie z. B. p-Toluolsuifonsau- 
re und U-Naphthalindisulfonsaure und auBerdem Saccharin. 

Die Saureadditionssalze der Verbindungen der Formel (I) konnen in eihfacher Weise nach Qbhchen Salzbil- 
dungsmethoden, wie z. B. durch Losen einer Verbindung der Formel (I) in einem geeigneten inerteri Wsungsmit- 
tel und HinzufQgen der Saure, wie z. B. Chlorwasserstoffsaure, erhalten werden und in bekannter Weise, z. B. 
durch Abfiltrieren, isohert. und gegebenenfalls durch Waschen mit einem inerten organischen Losungsmittel 
gereinigt werden. , ' „ 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe weisen eine starke Wirkung gegen Schadhnge auf und kbnnen zur ^e- 
kampfung von unerwunschten Schadorganismen praktisch eingesetzt werden; Die Wirkstoffe srnd fur den 
Gebrauch u. a. als Pflanzenschutzmittel insbesondere als Fungizide geeignet 

Fungizide Mittel im Pflanzenschutz werden eingesetzt zur Bekampf ung von Plasmodiophoromycetes, Oomy- 
cetes, Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidiomycetes, Deuteromycetes. 

Beispielhaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzlichen Erkrankungen, die unter die oben 
aufgezahlten Oberbegriffe fallen, genannt: 
Pythium-Arten, wie beispielsweise Pythium ultimum; 
Phytophthora- Arten, wie beispielsweise Phytophthora infestans; 

Pseudoperonospora-Arten, wei beispielsweise Pseudoperonospora humuli oder Pseudoperonospora cubensis; 

Plasmopara- Arten, wie beispielsweise Plasmopara viticola; 

Peronospora-Arten, wie beispielsweise Peronospora pisi oder P. brassicae; 

Erysiphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 

Sphaerotheca-Arten, wie beispielsweise Sphaerotheca fuliginea; 

Podosphaera- Arten, wie beispielsweise Podosphaera leucotricha; 

Venturiar Arteri, wie beispielsweise Venturia inaequalis; 

Pyrenophora- Arten, wie beispielsweise Pyrenophora teres oder P. graminea 

(Konidienform: Drechslera, Syn: Helminthosporium); 

Cbchliobolus-Arten, wie beispielsweise Cochliobolus sativus 

(Konidienform: Drechslera, Syn: Helminthosporium); 

Uromyces- Arten, wie beispielsweise Uromyces appendiculatus; 

Puccinia-Arten, wie beispielsweise Puccinia recondita; 

Tilletia-Arten, wie beispielsweise Tilletia caries; 

Ustilago-Arten,.wie beispielsweise Ustilago nuda oder Ustilago avenae; 

Pellicularia-Arten, wie beispielsweise Pellicularia sasakii ; 

Pyricularia- Arten, wie beispielsweise Pyricularia oryzae; 

Fusarium- Arten, wie beispielsweise Fursarium culmorum; 

Botrytis- Arten, wie beispielsweise Botrytis cinerea; 

Septoria- Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum; 

Leptosphaeria-Arten, wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum; 

Cercospora- Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens; 

Alternaria-Arteni wie beispielsweise Alteraaria brassicae; 

Pseudocercosporella- Arten, wie beispielsweise Pseudocercosporella herpotrichoides. 

Die gute PflanzenvertrSglichkeit der Wirkstoffe in den zur Bekampfung von Pflanzenkrankheiten notwendi- 
gen Konzentrationen erlaubt eine Behandlung von oberirdischen Pflanzenteilen, von Pflanz- und Saatgu t, und 
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des Bodens. 

Dabei lassen sich die erfindungsgemaBen Wirkstoffe mit besonders gutem Erfolg zur Bekampfung von 
Getreidekrankheiten, wie beispielsweise gegen den Erreger der Blattfleckenkrankheit der Gerste (Pyrenophora 
teres) oder gegen den Erreger der Blattfleckenkrankheit des Weizens (Cochliobolus sativus) sowie gegen 
Mehltau und Rostarten oder zur Bekampfung von Krankheiten im Obst- und Gemuseanbau, wie beispielsweise 
gegen den Erreger des Apfelschorfes (Venturia inaequalis) einsetzen. DarQberhinaus zeigen die erfindungsge- 
maBen Wirkstoffe eine gute in-vitro-Wirksamkeit 

Die Wirkstoffe konnen in Abhangigkeit von ihren jeweiligen physikalischen und/oder chemischen Eigenschaf- 
ten in ubliche Formulierungen Qbergefflhrt werden, wie Losungen, Emulsionen, Suspensionen, Pulver, Schaume, 
Pasten, Granulate, Aerosole, Wirkstoff-impragnierte Natur- und synthetische Stoffe, Feinstverkapselungen in 
polymeren Stoffen und in HflUmassen fur Saatgut, ferner in Formulierungen mit Brennsatzen, wie Raucherpatro- 
nen, -dosen, -spiralen u. a, sowie ULV-Kalt- und Warmnebel- Formulierungen. 

Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z. B. durch Vermischen der Wirkstoffe mit 
Streckmitteln, also flQssigen Losungsmitteln, unter Druck stehenden verflflssigten Gasen und/oder festen Tra- 
gerstoffen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven Mitteln, also Emulgiermittel und/oder 
Dispergiermitteln und/oder schaumerzeugenden Mitteln. Im Falle der Benutzung von Wasser als Streckmittel 
konnen z. B. auch organische Losungsmittel als Hilfslosungsmittel verwendet werden. Als flussige Losungsmittel 
kommen im wesentlichen in Frage: Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten 
oder chlorierte aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, alipha- 
tische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan oder Paraffine, z. B. Erdolfraktionen, Alkohole, wie Butanol oder 
Glycol sowie deren Ether und Ester, Ketone, wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder Cycloh- 
exanon, stark polare Ldsungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid, sowie Wasser; mit verflOssig- 
ten gasformigen Streckmitteln oder Tragerstoffen sind solche Flussigkeiten gemeint, welche bei normaler 
Temperatur und unter Normaldruck gasfdrmig sind, z. B. Aerosol-Treibgase, wie Halogenkohlenwasserstoffe 
sowie Butan, Propan, Stickstoff und Kohlendioxid; als feste Tragerstoffe kommen in Frage: z. B. naturliche 
Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmorillonit oder Diatomeenerde 
und synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse KieselsSure, Aluminiumoxid und Silikate; als feste Trager- 
stoffe fur Granulate kommen in Frage: z. B. gebrochene und fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, 
Marmbr, Bims, Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen und organischen Mehlen 
sowie Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, KokosnuBschalen, Maiskolben und Tabakstengel; als 
Emulgier- und/oder schaumerzeugende Mittel kommen in Frage: z. B. nichtionogene und anionische Emulgato- 
ren, wie Polyoxyethylen-FettsSure-Ester, Polyoxyethylen-Fettalkohol-Ether, z. B. Alkylarylpolyglykol- Ether, Al- 
kylsulfonate, Alkylsulfate, Arylsulfonate sowie EiweiBhydrolysate; als Dispergiermittel kommen in Frage: z. B. 
Lignin-Sulfltablaugen und Methylcellulose. 

Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethylcellulose, natflrliche und synthetische pulver- 
ige, kornige oder latexformige Polymere verwendet werden, wie Gummiarabicum, Polyvinylalkohol, Polyvinyl- 
acetat, sowie naturliche Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine, und synthetische Phospholipide. Weitere 
Additive konnnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z. B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferrocyanblau und organische 
Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyaninfarbstoffe und Spurennahrstoffe wie Salze von Eisen, 
Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, Molybdan und Zink verwendet werdea 

Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent Wirkstoff, vorzugsweise 
zwischen 0^ und 90%. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen in den Formulierungen in Mischung mit anderen bekannten 
Wirkstoffen vorliegen wie Fungizide, Insektizide, Akarizide und Herbizide sowie in Mischungen mit Dungemit- 
teln und Wachstumsregulatoren. 

Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form ihrer Formulierungen oder den daraus bereiteten Anwendungsfor- 
men wie gebrauchsfertige Losungen, Suspensionen, Spritzpulver, Pasten, losliche Pulver, Staubemittel und 
Granulate angewendet werden. Die Anwendung geschieht in Qblicher Weise, z. B. durch GieBen, Verspritzen, 
Versprfihen, Verstreuen, Verstauben, Verschaumen, Bestreichen usw. Es ist ferner moglich, die Wirkstoffe nach 
dem Ultra-Low- Volume-Verfahren auszubringen oder die Wirkstoffzubereitung oder den Wirkstoff selbst in 
den Boden zu injizieren. Es kann auch das Saatgut der Pflanzen behandelt werdea 

Bei der Behandlung von Pflanzenteilen konnen die Wirkstoffkonzentrationen in den Anwendungsformen in 
einem groBeren Bereich variiert werden. Sie Uegen im allgemeinen zwischen 1 und 0,0001 Gew.-%, vorzugswei- 
se zwischen 0,5 und 0,001 %. 

Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Wirkstoffmengen von 0,001 bis 50 g je Kilogramm Saat- 
gut, vorzugsweise zwischen 0,01 bis 1 0 g bendugt 

Bei Behandlung des Bodens sind Wirkstoffkonzentrationen von 0,00001 bis 0,1 Gew.-%, vorzugsweise von 
0,0001 bis 0,02% am Wirkungsort erforderlich. 
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Herstellungsbeispiele 
Beispiel 1 



10 



15 



20 



30 



40 



45 



60 



65 



CH 3 
I 

CH 3 — C— CH 3 



0 0 rH 
CH 2 — N O 



CH 3 
(Verfahren a) 



123g (0,05 Mol) S-t-Butyl-chlormethyl-I^-dioxaspirof^decan (cis-trans-Gemisch) und 23 g (0,2 Mol) cis- 
2,6-DimethyImorpholin werden zusammen 15 Stunden bei 130°C geriihrt Zur Aufarbeitung gibt man 100 ml 
25 Essigester zur erkalteten Reaktionsmischung, wascht funfmal mit jeweils 50 ml Wasser, trocknet Qber Natrium- 
- sulfat und entfemt das Losungsmittel im Vakuum. 

Man erhalt 15,8 g (97% der Theorie) an 8-t-Butyl-2-(2^imethylmorpho!in-4-yl-methyl)-l,4-dioxaspi- 
rof4,5]decan als Ol vom Brechungsindex n™ : 1,4756, welches laut gaschromatographiscber Analyse uberwie- 
gend als cis/cis- und cis/trans-Diastereomerengemisch vorliegt 



Herstellung der Ausgangsverbindung 

Beispiel IM 
CH 3 
I 

CH 3 — C— CH 3 



O O 



CH 2 — CI 



100 g (0.648 Mol) 4-t-ButylcycIohexanon, 1432 g (1,296 Mol) 3-CWor-U-propandiol und 12,3 g (0,0648 Mol) 
p-ToIuolsulfonsaure werden in 1 1 Toluol 15 Stunden uber einem Wasserabscheider unter RQckfluB erhitzt Das 
50 erkaltete Reaktionsgemisch wird funfmal mit jeweils 300 ml gesattigter waBriger Natriumhydrogencarbonatld- 
sung gewaschen, uber Natriumsulfat getrocknet und im Vakuum vom Losungsmittel befreit 

Man erhalt 159,5 g (99% der Theorie) an 8-t-Butyl-2-chlormethyl-l,4-dioxaspiro[4^]decan vom Brechungsin- 
dex ii 5 : 1,4774, welches laut gaschromatographiscber Analyse und Protonenkernresonanzspektrum als cis/ 
trans-(55 : 45)-Gemisch vorliegt. 
55 In entsprechender Weise und gemaB den allgemeinen Angaben zur Herstellung erhalt man die folgenden 
Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Formel (I): 
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Nr. 



2 


O 


CHj 


3 


0 


CHj 


4 


O 


CHj 


5 


O 


CHj 


6 


O 


CHj 


7 


O 


CH, 


8 


O 


CH, 


9 


S 


CH, 


10 


S 


CH, 


11 


S 


CH, 


12 


S 


CH, 


13 


s 


CH, 



R 
I 

CH,— C— CH, 



X O 

CH 2 — N— N< 

R 1 



(0 



R 1 

Beispiel X R — N< Physikalische Eigenschaften 

R 1 



o 



nff: 1,4830 

-N 0 ni°: 1,4833 

CH, 



-<S 





ni°: 1,4801 



CH, 

-N > n 2 D °: 1,4767 
V CH, 

— N^) n?: 1,4867 

— NH-<Q 1,4856 

— NH-^^> «ji 1,4861 

— NH — CH, — CH(CHj)i n?: 1,4916 

— NH — CH, — CH(CHj), nff: 1,5298 
CH, 

— N O ni°: 1,5012 

'CH, 
CH, 

— N > Fp. 43°C 
'CH, 



-o 



Fp. 48°C 
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Beispiel 
Nr. 



X R 



14 S CH, 



15 O CH, 



16 
17 
18 

19 
20 



25 
26 



O CH, 

O CH, 

G C 2 H S 

O C,H5 

O CiH, 



21 O C,Hs 



22 O CjH 5 



23 O C,H S 



24 O CH 3 



O CH, 
O CH, 



27 O CH 3 



-N< 



R 1 



-NH— (CHj),— OCjHj 
CH, 



CH, 



— NH-< H 





— NH— < H 



— NH 



o 



CH, 



-N 





CH, 



CH, 



CH, 



— N^JD 

( 

— N O 

CH, 

— NH— CH 2 — / \ 



CH, 
-NH— CH— < 



-o 



CH, 



-N 




Physifealische Eigenschaflen 



n$: 1,4959 
nf: 1,4872 

n$: 1,4872 
n$: 1,4808 
nj?: 1,4851 

nf: 1,4814 
n?: 1,4886 

1,4793 

tff: 1,4847 

ng: 1,4785 

nj?: 1,5088 

nf: 1,5088 
<: 1,4858 

n$: 1,4874 
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R' 

Beispiel X R — N< Physikalische Eigenschaften 

Nr. R* 

CH, 

28 O CHj — N 0 ng: 1,4829 

CH, 

29 O < y^>— ~~ N CD > Fp.37-48°C 

CHj 

30 O < \*^>— — K^/ «o: M993 

CH 3 

31 O < (J/ >— — N 0 : 1,4958 

CH, 
C 2 H, 

32 O CHj -t-N ng: 1,4660 

C,H, 

33 O CH 3 — NH— (CH^j— OC 2 H s ng: 1,4700 

34 O CH 3 -NH-CH,-CH(CjHs)2 ng: 1,4672 

CH 2 — CHj— OH 

35 O CH, — N ng: 1,4757 

CH(CHj), 

CHj 

36 O CHj — N ng: 1,4662 

C,H S 

CHj 

37 O CHj — N ng: 1,4653 

(CH,),— CH, 
CH, 

38 O CH, — tig: 1,4663 

(CH&— CH, 
C,H S 

39 O CH, — N ng; 1,4649 

(CH,),— CH, 
21 " 
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Beispiel X 
Nr. 



-N< 



48 
49 



51 
52 



R 2 



40 O CH 3 



41 O 

42 O 

43 O 



CH, 
CH, 



44 0 CHj 



46 O C 2 H 5 



47 O CH 3 



O 
O 



CHj 
CH 3 



50 O CH, 



O 
O 



CH, 



CH, 
I 



— N 



/ 

I 

\ 



C 2 H 5 



C 2 H, 

-NH— (CH^— OCHj 
-NH— CH, 
C 2 H S 



-N 



/ 



45 O (CHjJjC — CH 2 — — N 



\ 
( 

/ 



(CHj)2— CHj 



— N 



\ 

/ 
\ 



C 2 H S 
C 2 H 5 



C 2 H S 

CHj 

I 

-NH— CH 



CHj 

I 



Physikalische Eigenschaften 



_i_CH 2 -^^^> n$: 1,5079 



nf : 1,4893 
nf: 1,4692 

Kp. 116-120°C/0,9mm 
nf: 1,4662 



ni°: 1,4733 



ng: 1,4651 



n$: 1,5050 



N-CH 2 — CH=CH-^J)> »^:U254 
-CH 2 — CH 2 -^^> nf. 1^123 



— NH 



CHj 




CH, 

-N-<^H 

CH, 
-NH— CH— 



C 2 H $ — NH-<^> 



n§: 1,4836 
ng: 1,4871 
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Beispie! X R 
Nr. 



-N< 



Physikalische Eigenschaften 



53 


0 




54 


0 


CH 3 


55 


0 


C 2 Hj 


56 


0 


C 2 Hj 


57 


O 


CH 3 


58 


0 


CH 3 


59 


0 


CH 3 


60 


0 


CH 3 


Ol 


n 
\j 


PH. 


62 


O 


CH 3 


63 


O 


CH 3 


64 


0 


CH, 



— NH— <^H^ 



CH 3 



OH 
I 

— N(CH 2 — CH— CHih 
— NH— (CHjJj— OCH 3 
— NH— (CHj),— CH 3 

CH 3 
— N— (CHjfe- 



CH 3 CH 3 

_J,_L-<0> 

CH 3 CH 3 

CH 2 — CH(C 2 H 5 )i 



-N 



\ 



CH 2 — COOCHj 



— N 



(CHj)j— OCjHj 



i#; 1,4838 



/i?: 1,4788 
n$: 1,4720 
1,4708 

Kp. 157°C 



tig: 1,4706 



\ 

(CHjfe— CH 3 

-o 

X CH 3 — (CHj),,-^^— S0 3 H 
CH 3 



ng: 1,4647 



— N 




CH 3 



X CH 3 — (CHj),,— ^^>— S0 3 H 
X CH 3 — (CHA,— ^V- S0 3 H 
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Beispiel x R _ N <* PhysikalischeEigenschaften 

R 



Nr. 



65 O CH, 



69 O CH 3 



CHj 



X CHj— (CH2)»^>— SOjH 



66 0 CH, -NH-^H^-CH, 

x CHj— (CH,),,— <f >— SO,H 

CH 3 

67 O CH 3 _ NH -^H^> 

x CH,— (CH^-^^-SOjH 

CHj 

68 0 CH, 

X CHj— (CH,),,— <^^S0 3 H 



72 0 C,H, 



(CHj),— CH, 

Kp.l36°C 

\ 

(CH,),— CH, 



(CH,),— CH, 

70 O C,H S — ni?: 1,4713 

CH,— COOCH, 
CH, — >CH, — OCH, 

71 o CH, — 1,4651 

(CHj>2 — CH, 



CH,— CH,— OCH, 

n$: 1,4685 

\ 

C,H 5 



CH,— CH,— OCH, 

73 O CjHj -*/ 

(CH^-CHj 
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R' 

Beispiel X R — N< Physikalische Eigenschaften 

Nr. R 2 



CH,— CH,— OCH, 

74 O CH, — N^ „» : 1,4659 

CH, 
CH, 

75 S CH, — N> h^: 1,4988 



76 S CH, — N^O Fp. 37-57°C 

CH, 

77 S CH, — NH— CH 2 — CH ng; 1,4016 

CH, 

78 S CH, _ NH — /h\ 'H-NMR*): 4,2-4,4 

3,0-3,1 
2,7-2,9 



-NH— CH,-h/h^> „j»: 1,5058 

OCH, 



80 S CH, — NH— CH 2 — CH n^: 1,4870 

OCH, 

CH, 

81 S CH, — N y 'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 

0 3,5-4,1 (m) 

V\ NH 

so/ 

82 S CH, _NO 'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 

n 4,05-4,1 (m) 




x 



V\ >NH 

so/ 



\/\ NH 

so/ 



3,05-3,8 (m) 



83 S CH, — N j> 'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 

O 3,6-4,05 (m) 

— f 
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Nr. 
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-N< 



Physikalische Eigenschaften 



84 S CH, 



85 S CH, 



86 S CH, 



87 S CH, 



88 S CjH s 



89 S C 2 H S 



90 S C 2 H 5 



91 S C 2 H S 



/ 

— NH — CHj — CH 

\ 



C 2 H 5 



CjH, 



— NH-<^H^> 

so/ 

— NH— CH 2 — 

O 




so 2 



/ 

— NH— CH 2 — CH^ 



OC 2 H 5 



OC 2 H 5 




X/\ NH 
SC-/ 

CHj 



— N 




— N 




CH 3 

f 

CH, 
CH, 

— N O 

CH, 

N— (CHA— CH, 



CH : 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,5-3,7 (m) 
3,1-3,3 (m) 
2,7-2,9 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,1-3,6 (m) 
2,7-2,9 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,5-3,7 (m) 
3,0-3,3 (m) 
2,7-2,9 (m) 



'H-MNR*): 4,95-5,05 (m) 
4,6-4,8 (m) 
3,5-3,9 (m) 
3,1-3,5 (m) 



nf: 1,5058 



wg: 1,5027 



n?: 1,5027 
n J?: 1,5027 
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Beispiel X 
Nr. 



-N< 



Physiialische Eigeoschaften 



92 S C,Hj 



93 S 

94 S 



C 2 H, 
C 2 H 5 



95 S C 2 H 5 



96 S C 2 H S 



97 S C 2 H S 



98 S C 2 H S 



99 S C 2 H 5 



/ 

-NH— CH 2 — CH 
\ 



OC 2 H s 



OC 2 H s 



— NH— (C Hi) 3 — OC 2 H s 
— NH— CH 2 -^H^> 



/ 

— NH— CH 2 — CH 
\ 



C 2 H 5 



C 2 H 5 



CH, 



— N 





r 

NH 



— N 




so 2 

CH 3 



CH, c 
\7\ NH 



S0 2 



— N 0 



CHj 



— N 



/ 

J 

\ 



CH 3 
(CH^— CH 3 




r 



X/\ NH 
SO/ 



nj?: 1,4906 



n|": 1,4969 
nj?: 1,5099 

n$: 1,4958 



'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 
3,6-4,0 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,9 
3,5-3,9 



'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 
4,1-4,3 (m) 
3,5-3,9 (m) 
3,0-3,25 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 
4,3-44 (m) 
3,1-3,9 (m) 
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Beispiel X 
Nr. 



-N< 



R' 



Physikalische Eigenschaften 



100 S C 2 H 5 



101 S C 2 H S 



102 . S C 2 H 5 



/ 

— NH— CH 2 CH 

\ 



OC 2 H s 



OC 2 H 5 
O 



V\ ,NH 
so/ 

— NH— (CH^— O— C 2 Hj 
O 




NH 



SO, 



— NH— CHj— 



'H-NMR*): 3,15-3,9 (m) 
4,6-4,8 (m) 



4,95-5,05 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,1-3,7 (m) 



'H-NMR*): 4,5-4,8 (m) 
3,5-3,75 (m) 
3,0-3,25 (m) 
2,7-2,9 (m) 



103 S C 2 Hj 



104 O C 2 H S 



105 O H 



106 O H 



/ 

— NH— CH 2 — CH 
\ 



C 2 H 3 



G 2 H S 




Nx\ NH 

so/ 



(CH^— CH 2 



— N 



/ 

I 

\ 



•N 



CH 2 
CH 3 



CH 3 
CH 3 



-a 




— N O 



CH 3 
28 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,5-3,75 (m) 
3,1-3,3 (m) 



n$: 1,4802 



«?: 1,4759 



n$>: 1,4750 



OS 37 35 555 



X 




SO/ 



V/\ NH 
V 





R' 

Beispiel X R -n< Physikalische Eigenschaften 

Nr. R J 



(CHj)j— CH 3 

107 O CjH, — N „» : 1,4760 



108 


0 


H 


— NH— CH 2 — CH(C 2 H5), 


n?: 1,4666 


109 


O 


H 


— NH(CHj)j— OC 2 H5 


nl°: 1,4678 


110 


0 


H 


— NH— CH 2 — <^H^> 


n$: 1,4836 


111 


O 


H 


— NH— CH 2 — CH(CH^ 


nj?: 1,4643 








(CHjk— CH, 
/ 

— N 




112 


0 


CjH 5 


<: 1,5226 



CH 3 

113 S H — N > n$: 1,4900 

"CHj 
CHj 

H4 S H — N > < : 14000 

"CH, 
(CHj)i— CHj 

H5 S H — N 1,5030 

s H — NH— (CHjfeOCjH, n?: 1,4913 

H7 S H — NH — CHj — CH(C 2 Hj)i 1,4910 
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Beispiel X K -H<* Physikalische Eigenschaften 

Nr. R • 



CH 3 

118 S H ^ m 

CH, 



O 



^ f 




S02/ 

119 o H — NH— (CHJj— OCjHj «d- M058 

*A — ( 




Sy\ nh 
so/ 

(CHjfc— CH 3 

120 S • H —}/ ng-.l&OO 

xOr— /° 

so/ 

121 S H — NH(CH2)jOC 2 Hs 1,5318 



V\ .NH 



so 2 ' 

— NH— CH 2 — CH(C 2 H 5 ), n£": 1,5272 

O 

X 




X/\ NH 
SO/ 



CH 3 

123 O H — NH-^H^>. <: 1,4808 

124 S H — NH— CH 2 -^H^> ng: 1,5056 
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125 O H 
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R' 

Beispiel X R _ n< Physikalische Eigenschafteo 

Nr. R' 



— NH— CHj— /h\ 'H-NMR*): 4,5-4,6 (ra) 

4,0-4,1 (m) 

a — k 3,6-3,7 (m) 

X CH 3 -(CH 2 ) u -^^-S03H 3,3-3,5 (m) 



126 O CH, _nh— CH 2 -<^| „» : 1,4812 



127 S <2>- — nf: 1,5198 



CH 3 




128 S <J*^>- — \S »£": 1,5065 



CH 3 
CH 3 



129 S <2>— — N 0 <: 1,5147 

CH 3 

C 2 H S 

130 S <^>— — NH— CH 2 — CH nf: 1,5033 



\ 
C 2 H, 



131 S ^^>— — NH— CH 2 ^H^> n$: 1,5186 

132 S < C^y~ — NH— <^> 



CH 3 





n$: 1,5242 



133 S — NH-<^T> /ii°: 1,5189 

134 S <f^V- — 'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 

X - / c 3,0-3,7 (m) 

^ f 



\y\ nh 

SO/ 
CH 3 

135 S <^h\- — N \~\ 'H-NMR*): 4,5-4,7 (ro) 

^ w 2,7-3,7 (m) 

CH 3 
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R' 

Beispiel X R — N< Physikalische Eigenschaften 

Nr. RI 



141 O H 



CH 3 

r 

136 S < / h\- — N^O 'H-NMR*): 4,6-4,9 (m) 

\—S ^ < 4,1-4,3(01) 

\ Hj 3,0-3,9 (m) 

\A NH 

so/ 



C 2 H 5 



CH 3 



/n f 




X NH 

so/ 



I 

CH, 



C 2 Hj 



CH, 
32 



137 S — NH — CH 2 — CH 'H-NMR*): 4,6-4,7 (m) 

\_/7 \ 3,5-3,6 (m) 

C 2 Hj 2,7-3,3 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,7 (m) 
3,5-3,7 (m) 
2,7-3,3 (m) 



138 S <2^~ — NH— CH 2 — <^P> 

V\ NH 
S0 2 / 

139 S <(h^ — NH^V> 

( 

140 S /iTS- _NH-<H> 'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 

V_/ ^ 3,1-3,6 (m) 



'H-NMR*): 4,6-4,8 (m) 
3,1-3,6 (m) 
2,7-2,9 (m) 



0 2,7-2,9 (m) 



— NH— CH 2 — CHCOQHj), n$: 1,4120 

142 O CH, — N— CH 2 -< / ~n <: 1,5050 

I O— I 



143 O CH, — N— CH 2 — ( | n£ a : 1,4803 



144 O H ~~ N C/ > ^ 

145 O H — "" : 1,479 
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Beispiel X R 
Nr. 



-N< 



146 O H 

147 O CH 3 

148 O CHj 



149 O CH 3 

150 S CH 3 

151 S CH 3 



152 O CH 3 



153 S CH 3 



154 
155 

156 



O 
O 



CH 3 
H 

CH 3 



157 S CH 3 

158 S CH 3 

159 S H 

160 S H 



Physikalische EigenschaOen 



— N O 



-o 



— NH— CH 2 — 



CH 2 — C=CH 
— N--CH,-< J 

— NH— CH 2 — <^J 

— NH— <^H^ 

CH 3 
CH 2 — C^CH 
CH 3 

CH 2 — C = CH 
CH 2 

— NH— C(CH 3 )3 

— NH— CCCHj), 

CH 3 

CH 2 
C 2 H 5 

CH 2 

-NH— C(CH 3 ), 

O 

-N O 



nj?: 1,482 
nj?: 1,484 
ng>: 1,5221 

ng>: 1,4924 

n?: 1,5070 
ng>: 1,5030 



1,4915 

ni": 1,5131 

n 2 D ": 1,4686 
<: 1,4632 

ng: 1^079 



<: 1,5052 

Fp. 68°-72°C 
ng>: 1,5030 

ni°: 1,508 
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Anwendungsbeispiele 

In dera.folgenden Anwendungsbeispiel wurden die nachstehend aufgefuhrten Verbindungen als Vergleichsub- 
stanzen eingesetzt: 
CH, CH 2 — CH(GHj)j 



X 



(A) 

0 0 



10 

CH 



is 24sobutyl-2-methyl-4^1-piperidinylmethyl)-U-dioxolan 

CH, (CH^— CH 5 

X (B) 
20 o O 



(CH,),— CH, 

CHj— N< 

(CH,),— CH, 

2-Methyl-2-nonyl-4-di-n-butylaminomethyl-U-dioxolan (beide bekannt aus EP 97 822). 

Beispiel A 

Pyrenophora teres-Test (Gersteyprotektiv 

Losungsmittel: lOOGewichtsteile Dimethylformamid 
Emulgator: 0,25 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt m ^^ h ^ e ^f^ dieS 
angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und verdOnnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge 

■•S^MtoSr^^ Wirksamkeit bespriiht man junge Pflanzen mit d er Wirkstoffzuber^ung mu- 
feucht Nach Abtrocknen des Spritzbelages werden die Pflanzen mit einer Konidiensuspension.von Pyrenopho- 
40 n teres TbeVprtS 48 Stunden bei 20'C und lOQO/o relativer Luftfeuchtigke.t.n einer 

'"Dle 8 ^ 

tigkeit von ca. 80% aufgestellt 
7TagenachderInokulationerfolgtdieAuswertung. LwjuwmhIw 
45 Eine deutliche Oberiegenheit in der Wirksamkeit gegenuber dem Stand der Technik zeigen bei diesem Test 
z. B. die Verbindungen gemaQ den Herstellungsbeisptelen: 1, 2, 3.4, 5, 6, 7 und 8. 
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